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Beschreibung

Die vorliegende Erfindung betrifft schmelzex-
trudierte, orientierte, selbstiragende Polyesterfolie,
die ein- oder beidseitig mit vernetzten Acrylpoly-
meren beschichtet ist, welche die Oberfliche der
Polyesterfolie flr zusatzlich aufgebrachte reprogra-
fische Beschichtungen oder Mattbeschichtungen
aufnahmefihig machen.

Orientierte Polyesterfolie, insbesondere biaxial
orientierte Folie aus Polyethylenterephthalat (PET),
wird in groBem Umfang als Trdgermaterial flir Zei-
chenfolie, fotografischen und reprografischen Film
sowie fir Verpakkungs- und Etikettierungszwecke
eingesetzt.

Da PET-Folie hydrophob ist und Beschichtun-
gen nicht leicht annimmt, muB sie in den meisten
Féllen, in denen sie als Basis- oder Tragerfolie fir
weitere Beschichtungen dienen soll, zundchst ein-
oder beidseitig mit einer Haftvermittlerbeschichtung
versehen werden, die an der Folie haftet und
gleichzeitig auch flir weitere aufgebrachte Be-
schichtungen aufnahmefdhig ist. Aus US-A-26 27
088 und US-A-26 98 240 ist beispielsweise eine
Haftvermittlerbeschichtung flir PET-Folie bekannt,
die aus einem Terpolymeren aus Vinylidenchlorid,
Acrylester und ltaconsdure besteht. Diese Haftver-
mittlerbeschichtung soll eine ausgezeichnete Haf-
tung an der Polyesteroberfliche und auch an nach-
traglich aufgebrachten fotografischen Gelatine-
schichten auf der Basis von Wasser oder Alkohol
aufweisen.

Eine weitere aus US-A-36 74 531 bekannte
Haftvermittlerbeschichtung fiir PET-Folie enthilt
Copolymere eines Vinylhalogenesters, z.B. Vinyl-
chloracetat, die mit zahlreichen anderen Monome-
ren copolymerisiert sein k&nnen, z.B. mit Acryl-
und Methacrylsiure, -estern und -amiden, Olefinen
und Vinylalkohol. Derartige Copolymere k&nnen
auch durch Melamin- oder Harnstoff-Formaldehyd-
harz in der Zusammensetzung vernetzt sein. Die
haftvermittlerbeschichtete PET-Folie soll eine ver-
besserte Haftung gegeniiber einer Vielzahl von Be-
schichtungen, u.a. auch von reprografischen Be-
schichtungen, aufweisen.

Einige dieser und andere Haftvermittlerbe-
schichtungen flir Polyesterfolie k&nnen zwar das
Haftvermdgen von PET-Folie wirkungsvoll verbes-
sern, flir den Folienhersteller ist es jedoch auch
wichtig, daB wahrend der Produktion anfallender
Folienabfall im Folienherstellungsverfahren rege-
nierbar ist. Folienabfall wird normalerweise zerklei-
nert, geschmolzen, zu Pellets verarbeitet, mit Origi-
nalpolyesterrohstoff vermischt, erneut geschmolzen
und wieder dem Folienextruder zugefiihrt. Wihrend
der Verarbeitung von PET-Folienregenerat kénnen
die Temperaturen zwischen 270 und 310°C betra-
gen. Viele der obengenannten Haftvermittlerzusam-
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mensetzungen sind bei diesen Temperaturen nicht
bestdndig und neigen dazu, die fertige orientierte
PET-Folie, die erhebliche Mengen an solchem haft-
vermittlerbeschichteten  Folienregenerat  enthlt,
insbesondere nach wiederholten Durchgingen
durch den Extruder, in unerwlinschter Weise gelb
oder schwarz zu verfarben. Das ist z.B. bei den als
Haftvermittlerbeschichtungen fiir PET verwendeten,
Vinylidenchlorid enthaltenden Polymeren gemiB
US-A-26 27 088 und US-A-26 98 240 der Fall und
ebenso bei den Haftvermittlerbeschichtungen auf
der Basis von Vinylchloracetat enthaltenden Copo-
lymeren gemiB US-A-36 74 538. Es wurde gefun-
den, daB die Verfirbung und der Abbau dieser
Haftvermittlerbeschichtungen wihrend des Wieder-
gewinnungsprozesses hdchstwahrscheinlich auf die
bei chlorhaltigen Haftvermittlerschichten auftreten-
de Entwicklung von Chlorgas oder Chlorwasserstoff
zurlickzuflihren sind.

Als weitere Haftvermittler sind die thermofixier-
ten Acryl- oder Methacrylbeschichtungen gemiB
US-A-38 19 773 bekannt, die aus wiBrigem Medi-
um auf PET-Folie aufgebracht werden k&nnen.
Eine derartige Haftvermittlerbeschichtung verbes-
sert die Haftung von darauf aufgebrachten repro-
grafischen Schichten und Zeichenschichten auf der
Basis von organischen L&semitteln. In diesem Pa-
tent wird auch beschrieben, dafl eine mit den dort
genannten thermofixierten  Acrylbeschichtungen
haftvermittlerbeschichtete Folie regeneriert werden
kann, indem man sie mit mindestens 50 Gew.-%
an Originalpolyesterrohstoff mischt und den Folien-
extruder erneut mit dieser Mischung beschickt. In
der Patentschrift wird die Herabsetzung der durch
bestimmte Haftvermittlerbeschichtungen verursach-
ten Probleme der Verfdrbung und des Abbaus er-
wihnt. Verglichen mit den oben beschriebenen
chlorhaltigen Haftvermittlerbeschichtungen frifft das
zwar zu, doch die Acrylbeschichtungen nach die-
sem Patent, die mit den dort beschriebenen harz-
férmigen Vernetzungsmitteln vernetzt sind, verursa-
chen immer noch eine unerwilinschte Gelbfirbung
einer fertigen Folie, die eine solche haftvermittler-
beschichtete Folie als Regenerat enthilt, insbeson-
dere im Vergleich zu einer Folie, die nur aus Origi-
nalpolyesterrohstoff besteht.

Ausgehend von dem aufgezeigten Stand der
Technik liegt der vorliegenden Erfindung die Aufga-
be zugrunde, eine Haftvermittlerbeschichtung flr
Polyesterfolien zu schaffen, die neben ihren im
Vergleich zu den aus dem Stand der Technik be-
kannten Haftvermittlerbeschichtungen mindestens
gleichwertigen Haftvermittlereigenschaften darliber
hinaus nicht zu einer meBbaren Gelbfirbung der
fertigen Folie flhrt, wenn eine mit der Haftvermitt-
lerbeschichtung beschichtete Folie als Regenerat
dem FolienherstellungsprozeB zugefiihrt wird, ins-
besondere im Vergleich zu einer Folie, die nur aus
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Originalpolyesterrohstoff besteht.

Geldst wird diese Aufgabe durch eine Folie der
eingangs genannten Gattung, deren kennzeichnen-
de Merkmale darin zu sehen sind, daB die Polye-
sterfolie aus einer Mischung von

A) Originalpolyesterrohstoff mit
B) bei der Herstellung von haftvermittlerbe-
schichteten Polyesterfolien anfallendem Regene-
rat
besteht und daB die Haftvermittlerbeschichtung im
wesentlichen aus einem oder mehreren Copolyme-
ren gebildet ist, jeweils bestehend aus:
i) mindestens 50 Gew.-% acrylischen und/oder
methacrylischen Monomeren;
i) 1 bis 15 Gew.-% eines Monomeren mit einer
funktionellen Gruppe, die befdhigt ist, in copoly-
merisiertem Zustand unter Einwirkung von er-
héhten Temperaturen intermolekulare Vernet-
zungen auszubilden; und die ausgewdhlt ist aus
der Gruppe umfassend Amino-, S3ureamid-,
S4ureanhydrid-, N-methylol-, Carboxyl-, Hydrox-
yl- und Isocyanatgruppen
iii) einem oder mehreren einfach ethylenisch
ungeséttigten, halogenfreien Monomeren in ei-
ner Menge bis zu 49 Gew.-%;
wobei die Prozentangaben jeweils auf das Gesamt-
gewicht des die Haftvermittlerbeschichtung bilden-
den Copolymeren bezogen sind.

Die als erfindungsgemiBe Haftvermittierbe-
schichtungen eingesetzten Acrylcopolymeren be-
stehen im wesentlichen aus mindestens 50 Gew.-%
eines oder mehrerer polymerisierter acrylischer
und/oder methacrylischer Monomerer und 1 bis 15
Gew.-% eines copolymerisierbaren Comonomeren,
das in copolymerisiertem Zustand unter Einwirkung
von erh&hter Temperatur, ohne Zusatz eines ge-
sonderten harzférmigen Vernetzungsmittels, zur
Ausbildung von intermolekularen Vernetzungen be-
fahigt ist.

Die acrylische Komponente der Haftvermittler-
copolymeren ist vorzugsweise in einer Menge von
50 bis 99 Gew.-% anwesend und besteht bevor-
zugt aus einem Ester der Acryl- oder Methacryl-
sdure, insbesondere einem Alkylester, dessen Al-
kylgruppe bis zu zehn C-Atome enthilt, wie z.B.
die Methyl-, Ethyl-, n-Propyl-, Isopropyl-, n-Butyl-,
Isobutyl-, tertidre Butyl-, Hexyl-, 2-Ethylhexyl-,
Heptyl- und n-Octylgruppe. Acrylcopolymere, die
von einem niederen Alkylacrylat (C1 bis C4) abge-
leitet sind, insbesondere Ethylacrylat, ergeben zu-
sammen mit einem niederen Alkylmethacrylat eine
besonders gute Haftung zwischen der Polyesterto-
lie und darauf aufgebrachten reprografischen Be-
schichtungen oder Mattbeschichtungen. Ganz be-
sonders bevorzugt werden Haftvermittlercopolyme-
re aus einem Alkylacrylat, z.B. Ethylacrylat oder
Butylacrylat, zusammen mit einem Alkylmethacry-
lat, z.B. Methylmethacrylat, insbesondere zu glei-
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chen molaren Anteilen und in einer Gesamtmenge
von 70 bis 95 Gew.-%, eingesetzt. Das Acrylatco-
monomere solcher Acryl/Methacrylkombinationen
ist vorzugsweise in einem Anteil von 15 bis 65 Mol-
% anwesend und das Methacrylatcomonomere vor-
zugsweise in einem Anteil, der im allgemeinen um
5 bis 20 Mol-% gréBer ist als der Anteil des
Acrylatcomonomeren. Das Methacrylat ist vorzugs-
weise in einem Anteil von 35 bis 85 Mol-% in der
Kombination enthalten.

Geeignete zur Ausbildung von Vernetzungen
befdhigte Comonomere (Komponente ii) sind z.B.
N-Methylolacrylamid, N-Methylolmethacrylamid
und die entsprechenden Ether; Carboxylgruppen
enthaltende Monomere wie z.B. Crotonsdure, lta-
consdure oder Acrylsdure; Anhydride wie z.B. Mal-
einsdureanhydrid oder ltaconsdureanhydrid; Hy-
droxylgruppen enthaltende Monomere wie z.B. Al-
lylalkohol und Hydroxyethyl- oder. Hydroxypropyl-
acrylat oder - methacrylat: und Isocyanate wie z.B.
Vinylisocyanat oder Allylisocyanat.

Von den obengenannten Comonomeren wer-
den N-Methylolacrylamid und N-Methylolmethacry-
lamid bevorzugt, und zwar in erster Linie deswe-
gen, weil Copolymerenketten, die eines dieser Mo-
nomere enthalten, unter der Einwirkung von erhdh-
ten Temperaturen zur Kondensation miteinander
und somit zur Ausbildung der gewiinschten inter-
molekularen Vernetzungen befdhigt sind. Bei Copo-
lymeren, welche die anderen funktionellen Mono-
meren enthalten, ist es notwendig, Mischungen aus
mindestens zwei Copolymeren mit verschiedenen
funktionellen Comonomeren herzustellen, wenn
man die gewlinschie Vernetzung erzielen will, z.B.
Mischen eines Acryl/Crotonsdure-Copolymeren mit
einem Acrylcopolymeren, das als funktionelle
Gruppen lIsocyanat-, oder N-Methylolgruppen ent-
hdlt, die befdhigt sind, mit sauren funktionellen
Gruppen zu reagieren.

Weitere spezifische Kombinationen solcher ge-
mischten Acrylcopolymeren umfassen Copolymere
mit Monomeren, die als funktionelle Gruppen N-
Methylo- oder N-Methylolethergruppen enthalten, in
Verbindung mit Copolymeren mit Monomeren, die
als funktionelle Gruppen Carboxyl-, Hydroxyl- oder
Aminogruppen enthalten; Copolymere mit Mono-
meren, die als funktionelle Gruppen Isocyanatgrup-
pen enthalten, in Verbindung mit Copolymeren mit
Monomeren, die als funktionelle Gruppen Carboxyl-
oder Hydroxylgruppen enthalten, usw. Vorzugswei-
se sind die in den gemischten Copolymerensyste-
men enthaltenen funktionellen Monomeren in etwa
dquimolaren Mengen anwesend.

Die acrylischen Copolymeren k&nnen auch mit
bis zu 49 Gew.-% eines oder mehrerer halogenfrei-
er, nicht-acrylischer, einfach ethylenisch ungesat-
tigter Monomerer interpolymerisiert sein. Geeignete
Comonomere sind z.B. Dialkylmaleate wie z.B.
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Dioctylmaleat, Diisooctylmaleat und Dibutylmaleat,
Vinylester einer Versatic-S4ure, Vinylacetat, Styrol,
Acrylnitril und dhnliche Stoffe.

Die fiir die Zwecke dieser Erfindung bevorzug-
ten zur Vernetzung befdhigten, gemischten Copoly-
merenzusammensetzungen sind Mischungen im
Verhilinis von etwa 50 50 eines Ethylacry-
lat/Methylmethacrylat/Methacrylamid-Copolymeren
mit einem Ethylacrylat/Methylmethacrylat/N-Methy-
lolacrylamid-Copolymeren; oder Zusammensetzun-
gen auf der Basis von Copolymeren von Ethylacry-
lat/Methylmethacrylat/N-Methylolacrylamid wie z.B.
Copolymere, die 50 bis 99 Gew.-% an Acryl-
und/oder Methacrylmonomeren, 0 bis 49 Gew.-%
des einfach ethylenisch ungesittigten Monomeren
und 1 bis 15 Gew.-% an N-Methylolacrylamid ent-
halten. Besonders bevorzugt werden Copolymere
eingesetzt, die 70 bis 95 Gew.-% an Acryl-
und/oder Methacrylmonomeren, 0 bis 25 Gew.-%
des einfach ethylenisch ungesittigten Monomeren
und 5 bis 10 Gew.-% an N-Methylolacrylamid ent-
halten.

Wie bereits erwdhnt erfordern die erfindungs-
gemiBen polymeren acrylischen Haftvermittlerzu-
sammensetzungen nicht die Anwesenheit eines
fremden Vernetzungsmittels wie z.B. eines Mela-
min- oder Harnstoff-Formaldehyd-Kondensations-
produktes, das beim Regenerieren eine Gelbfar-
bung von PET-Folie verursacht.

Selbstvernetzende Acrylcopolymere analog zu
den oben beschriebenen sind zwar im Stand der
Technik generell als geeignete Haftvermittlermate-
rialien fur Polyesterfolie beschrieben worden, so
z.B. in EP-A-0 027 699 und EP-A-0 035 614, aber
keine dieser Verdffentlichungen wirdigt die Rege-
nerierbarkeit der haftvermittlerbeschichteten Folie
oder insbesondere die verbesserte Regenerierbar-
keit einer Folie, die mit selbstvernetzenden Acryl-
copolymeren haftvermittlerbeschichtet ist, im Ver-
gleich zu einer Folie, die mit Acrylcopolymeren
haftvermittlerbeschichtet ist, welche durch geson-
derte Zugabe eines harzférmigen Vernetzungsmit-
tels wie z.B. eines Melamin-Formaldehyd- oder
Harnstoff-Formaldehydharzes vernetzt wurden.

Die erfindungsgemiBe Haftvermittlerbeschich-
tung wird vorzugsweise in Form einer wiBrigen
Dispersion oder als Latex mit einem Feststoffgehalt
von 0,5 bis 15%, vorzugsweise 3 bis 10%, auf die
Tragerfolie aus Polyester aufgebracht. Der Fest-
stoffgehalt ist bevorzugt so bemessen, daB sich
eine Trockenschichtdicke im Bereich von etwa
0,0025 bis 0,25 um ergibt; in Trockengewicht aus-
gedrlickt bedeutet dies einen Feststoffgehalt von
0,00305 g/m? bis 0,305 g/m2. Bevorzugt hat die
getrocknete Haftvermittlerbeschichtung aus ver-
netztem Acrylcopolymerem eine Dicke im Bereich
von ca. 0,015 bis 0,05 um, wobei 0,025 um die
angestrebte Dicke ist.
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Die Haftvermittlerbeschichtung kann in jedem
geeigneten Stadium widhrend der Folienherstellung
auf die Polyesterfolie aufgebracht werden, d.h. vor
oder wdhrend der Streckvorgdnge, und sie wird
nach dem Aufbringen durch Beaufschlagung mit
Wirme vernetzt. Die entstehende haftvermittlerbe-
schichtete Polyesterfolie weist eine ausgezeichnete
Haftung gegeniiber vielen nachtrdglich aufgebrach-
ten Beschichtungen auf der Basis organischer L&-
semittel auf und eignet sich zur Verwendung als
Regenerat bei der Wiederverarbeitung zu Polye-
sterfolie, ohne eine nennenswerte Verfirbung oder
einen Abbau der Folie zu verursachen.

Fir die Zwecke dieser Erfindung besteht die
orientierte Polyestertrdgerfolie vorzugsweise aus
Polyethylenterephthalat, obwoh! die Erfindung sich
ebenso auf Folien auf der Basis eines durch Poly-
kondensation eines Glykols, z.B. Ethylenglykol oder
Butandiol und deren Mischungen, mit Terepthal-
sdure oder Mischungen von Terephthalsdure mit
anderen Dicarbons8uren wie z.B. Isophthalsdure,
Diphens8ure und Sebacinsdure oder deren poly-
esterbildende Aquivalente entstandenen kristalli-
sierbaren Polyesters anwenden 134Bt, wobei diese
Polyester nach bekannten Verfahren hergestellt
werden. Die Folie kann nach gleichfalls bekannten
Verfahren und mit bekannten Vorrichtungen herge-
stellt werden. Es wird z.B. eine Polyesterschmelze
bereitet, die als amorphe Folie auf eine hochglanz-
polierte rotierende GieBwalze extrudiert wird, wo
sie sich zur gegossenen Folie verfestigt. Die Folie
wird anschlieBend axial gestreckt, und zwar bei
einer monoaxial orientierten Folie in einer Richtung,
d.h. entweder in Extrusionsrichtung (l&ngs) oder
senkrecht zur Extrusionsrichtung (quer), und bei
einer biaxial orientierten Folie in zwei Richtungen,
d.h. sowohl in Langs- als auch in Querrichtung. Bei
dem ersten an der gegossenen Folie durchgefiihr-
ten Streckschritt kann beliebig in einer dieser bei-
den rechtwinklig zueinander verlaufenden Richtun-
gen gestreckt werden. Der Verstreckungsgrad,
durch den die Folie Festigkeit und Z&higkeit erhil,
kann etwa das 3- bis 5fache der urspriinglichen
Abmessung der gegossenen Folie in einer oder
beiden Richtungen betragen. Vorzugsweise liegt
der Verstreckungsgrad im Bereich zwischen etwa
dem 3,2-und 4,2fachen der urspriinglichen Abmes-
sung.

Die Streckvorgdnge werden bei Temperaturen
im Bereich etwa ab der Glaslibergangstemperatur
bis unterhalb der Temperatur, bei der das Polyme-
re weich wird und schmilzt, durchgefiihrt.

Nach dem Strecken wird die Folie flr die zur
Kristallisation des Polyesters notwendige Dauer
wirmebehandelt. Durch die Kristallisation erhilt die
Folie Festigkeit und gute Zugfestigkeitseigenschaf-
ten. Die Wirmebehandlung von Polyethylenter-
ephthalat wird bei einer Temperatur im Bereich
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zwischen etwa 190°C und 240°C, vorzugsweise
zwischen etwa 215 ° C und 235 ° C, durchgefiihrt.

Die erfindungsgem&Be Beschichtung wird vor-
zugsweise in Form einer wéBrigen Dispersion oder
Emulsion wihrend der Folienherstellung "in line"
aufgebracht: Auf der Stufe vor dem Verstrecken,
also zum Zeitpunkt zwischen dem VergieBen der
amorphen Folie und dem ersten Strecken, oder auf
der Stufe zwischen den Streckvorgdngen, also
nach dem Strecken in einer Richtung und vor dem
Strecken in der zweiten Richtung, wie es z.B. in
US-A-3 819 773 beschrieben ist. Die der Folie
beim Strecken oder den abschliessenden Konditio-
nierstufen zugefilhrte Wérme reicht normalerweise
aus, um das Wasser und andere fllichtige Bestand-
teile aus der Haftvermittlerbeschichtung zu vertrei-
ben und diese zu trocknen und zu vernetzen.

In einer bevorzugten Ausflihrung wird die Haft-
vermittlerbeschichtung nach dem uniaxialen Strek-
ken der Folie, d.h. nach dem Strecken der Folie in
einer Richtung, jedoch vor dem Strecken in der im
rechten Winkel dazu verlaufenden Richtung, aufge-
bracht. In einer weiteren bevorzugten Ausflihrung
wird die Polyesterfolie vor dem Beschichten zu-
ndchst in Ldngsrichtung gestreckt. In dieser bevor-
zugten Ausfihrung wird die Folie nach dem Strek-
ken in L3ngsrichtung nach einem der auf diesem
Gebiet angewendeten bekannten Verfahren be-
schichtet. Das Beschichten kann z.B. durch Wal-
zenbeschichtung, Sprilhbeschichtung, Gravurbe-
schichtung, SchlitzgieBerantrag oder Tauchbe-
schichtung erfolgen. Bevorzugt wird die Polyester-
folie mit Gravurwalzen beschichtet. Vor dem Be-
schichten wird die uniaxial gestreckte Folie vor-
zugsweise noch in bekannter Weise einer Corona-
behandlung in einer Coronaentladevorrichtung un-
terzogen. Die Coronabehandlung vermindert die
Hydrophobie der Polyesterfolienoberfliche, wo-
durch die wiBrige Beschichtung die Oberfliche
besser benetzen und somit die Haftung der Be-
schichtung an der Oberfldche verbessern kann.

Die Beschichtung kann ein- oder beidseitig aus
die Folie aufgebracht werden. Es ist aber auch
md&glich, nur eine Seite der Folie mit der erfin-
dungsgemiBen Beschichtung zu versehen und auf
die Gegenseite eine andere Beschichtung aufzu-
bringen. Die Beschichtungsrezeptur kann bekannte
Zusdtze enthalten wie z.B. Antistatika, Netzmittel,
Tenside, pH-Regulatoren, Antioxidantien, Farbstof-
fe, Pigmente, Anti-Blockmittel wie z.B. kolloidales
SiO2 usw. Normalerweise ist es angebracht, ein
Tensid einzuarbeiten, um die F3higkeit der waBri-
gen Beschichtung zur Benetzung der Trégerfolie
aus Polyester zu erhdhen.

Die erfindungsgeméfBen Haftvermittlerbeschich-
tungen haben eine ausgezeichnete Wirmestabili-
tdt, und deshalb kann der bei der Herstellung anfal-
lende Abfall der beschichteten Folie, mit frischem
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Polyester gemischt, wieder geschmolzen und zur
Herstellung von orientierter Folie erneut in den
Folienextruder eingespeist werden. Mit den hier
verwendeten Begriffen "frischer Polyester" oder
"Originalpolyesterrohstoff” wird ein Polyester be-
zeichnet, der selbst kein Regenerat fertiger Produk-
te wie z.B. einer Folie oder Faser ist, sondern zum
erstenmal bei der Herstellung solcher Produkte ein-
gesetzt wird. Eine so hergestellte Folie mit einem
Gehalt von 5 bis zu etwa 70 Gew.-% an Regenerat
aus beschichtetem Abfall, vorzugsweise mit einem
Gehalt von jeweils 50 Gew.-% an Regenerat und
frischem Polyester, erweist sich als gut in Qualitdt,
Farbe und Aussehen und zeigt h&chstens einen
sehr geringen wahrnehmbaren Abbau der Eigen-
schaften durch die von der Beschichtung herriih-
rende Verunreinigung. Die beschichtete Folie nach
dieser Erfindung bietet also dem Folienhersteller
einen deutlichen wirtschaftlichen Vorteil gegeniiber
vielen anderen beschichteten Folien wie z.B. Fo-
lien, die mit Vinylidenchlorid enthaltenden Polyme-
ren beschichtet sind, wie in US-A-2 627 088 und
US-A-2 698 240 beschrieben, die zum Polymeren-
abbau und zur Verfdrbung neigen, wenn sie wie
oben angegeben wiedergewonnen werden. Ahnli-
che Vorteile ergeben sich auch gegeniliber den
thermofixierten Acrylbeschichtungen, die harzf&rmi-
ge Vernetzungsmittel enthalten, wie sie in US-A-3
819 773 beschrieben sind, oder gegeniiber den
Vinylacetatpolymeren mit harzférmigen Vernet-
zungsmitteln gemiB GB-A-1 497 657.

Die erfindungsgemiBe wieder extrudierte Folie
kann soviel an beschichteter Regeneratfolie enthal-
ten, daB ihr Gehalt an vernetzter acrylischer Be-
schichtung bis zu 1,0 Gew.-%, vorzugsweise 0,01
bis 0,5 Gew.-%, betrdgt. Die wieder extrudierte
Folie kann als Fertigfolie oder als Trigerfolie fir
die hier beschriebenen vernetzten acrylischen Be-
schichtungen oder andere Haftvermittlerbeschich-
tungen aus dem Stand der Technik verwendet wer-
den.

Eine mit der erfindungsgemdBen Zusammen-
setzung beschichtete Polyesterfolie eignet sich
ausgezeichnet als Trdgerfolie flr die Herstellung
von lichtempfindlichen reprografischen Filmen. Bei
der Herstellung solcher Filme wird auf eine Ober-
fliche der haftvermittlerbeschichteten Polyesterfo-
lie eine lichtempfindliche Beschichtung aufge-
bracht, die aus einer L&sung eines eine lichtemp-
findliche Diazoniumverbindung enthaltenden oder
damit impragnierten harzférmigen Bindemittels in
einem organischen L&semittel besteht, und die
lichtempfindliche Beschichtung wird anschlieBend
getrocknet. Flir diesen Zweck geeignete harzf&rmi-
ge Bindemittel sind z.B. Celluloseacetobutyrat, Cel-
luloseacetat, Celluloseacetopropionat sowie Vinyl-
polymere wie z.B. Polyvinylacetat. Als L&semittel
sind z.B. Aceton, Methylethylketon, Methylisobutyl-
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keton, Ethylenglykolmonomethylether und Mi-
schungen dieser Substanzen geeignet. Die repro-
grafischen Beschichtungen und die Verfahren zu
ihrer Aufbringung und Verwendung sind bekannt.

In gleicher Weise stellt die erfindungsgemaB
haftvermittlerbeschichtete Polyesterfolie ein ausge-
zeichnetes Substrat flr das Aufbringen von Mattbe-
schichtungen dar, wodurch die Folie als Zeichen-
material zu verwenden ist. Diese Mattbeschichtun-
gen kdnnen auf einer organischen Zusammenset-
zung aus einem harzférmigen Bindemittel und ei-
nem darin feinverteilten, als "K&rnungsmittel” die-
nenden partikelférmigen Material basieren. Als
harzférmige Bindemittel kdnnen die bei den repro-
grafischen Anwendungen bereits genannten harz-
férmigen Materialien sowie Acryl- oder Methacryl-
harze verwendet werden. Die organischen Losemit-
tel kdnnen ebenfalls die oben aufgefiihrten L&se-
mittel sein. Zu den partikelfGrmigen Materialien
(PartikelgréBe unter 10 wum) zdhlen Tone oder
SiO2. In solchen Mattbeschichtungen k&nnen auch
andere Bestandieile wie z.B. Eindickungsmittel
oder Dispergiermittel enthalten sein. Mattbeschich-
tungen dieser Art sind z.B. aus GB-A-1 072 122
und US-A-3 624 021 bekannt.

Die erfindungsgemiBe haftvermittlerbeschich-
tete Folie kann ferner als Verpackungs- oder Etiket-
tierungsmaterial eingesetzt werden. Verglichen mit
unbeschichteter Folie weisen die haftvermittlerbe-
schichteten Folien eine verbesserte Haftung gegen-
Uber Druckfarben auf der Basis von organischen
L&semitteln auf. Diese Druckfarben k&nnen in orga-
nischen L&semitteln hergestellte Dispersionen oder
L&sungen von Pigmenten und/oder Farbstoffen in
Verbindung mit Acrylharzen oder anderen Harzen
und Eindickungsmitteln sein.

Das ausgezeichnete Haftverm&gen der mit den
erfindungsgemiBen vernetzten Acrylcopolymer-
schichten haftvermittlerbeschichteten Polyesterfolie
an darauf aufgebrachten Beschichtungen auf der
Basis von organischen L&semitteln macht eine sol-
che Folie fiir den Hersteller von fertigen reprografi-
schen, grafischen und Verpackungsmaterialien uni-
verseller nutzbar.

In den anschlieBend beschriebenen Ausfiih-
rungsbeispielen wird die Erfindung ndher erldutert.

Die reprografische Haftung wurde mit einem
Lack der folgenden Zusammensetzung ermittelt: 9
Gew.-Teile Celluloseacetobutyrat (20-Sekunden-
Type), geldst in einer Mischung aus 88 Gew.-
Teilen Ethylenglykolmonomethylether und 3 Gew.-
Teilen Methylethylketon, wobei Rhodamin B als
Farbstoff zugesetzt wurde (3 Gew.-Teile einer
1%igen Lésung von Rhodamin B in n-Butanol). Der
Lack wurde mit Hilfe eines drahtumwickelten Sta-
bes (Meyer-Rod Nr. 70) auf die beschichtete Ober-
fliche der Folie aufgetragen und 5 min bei 60°C
im Ofen getrocknet. Mit einem Skalpell wurde eine
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Kreuzschraffierung in die Beschichtung eingeritzt,
auf die schraffierte Fliche ein Klebeband (Scotch
Tape 610) aufgedriickt, mit dem Fingernagel fest
angedrlickt und dann rasch von der Folie abgezo-
gen. Der auf der schraffierten Fldche zurlickblei-
bende Lack wurde als Prozentanteil des insgesamt
aufgetragenen Lackes angegeben, d.h. kein Lack
abgezogen = 100% Haftung, der gesamte Lack
abgezogen = 0% Haftung, die Haftungswerte zwi-
schen 0 und 100% bezeichnen jeweils den auf der
Folie zuriickgebliebenen Lackanteil. Der Versuch
wurde zweimal an zwei Folienbdgen (also insge-
samt an vier Stellen) durchgeflihrt, und als Haf-
tungswert wurde der Wert des Prifbereichs mit
dem schlechtesten Ergebnis angegeben.

Repro-Haftungsversuche, die eine Haftung von
weniger als 95% ergeben, gelten generell als nicht
annehmbar, wdhrend Ergebnisse von annihernd
100% oder gleich 100% die angestrebte Norm
sind.

Beispiel 1

Ein Latex mit 4,5 Gew.-% Feststoffgehalt, be-
stehend aus einem Copolymeren aus 60 Gew.-%
Methylmethacrylat, 35 Gew.-% Ethylacrylat und 5
Gew.-% N-Methylolacrylamid und einem Tensid
wurde nach dem folgenden Verfahren als Haftver-
mittlerbeschichtung auf Polyesterfolie aufgebracht:

Aus Originalpolyethylenterephthalatrohstoff
wurde eine Schmelze hergestellt und diese durch
eine Breitschlitzdlise auf eine auf etwa 20°C ge-
haltene GieBwalze extrudiert, wo sie zu einer ge-
gossenen Folie erstarrte. Die gegossene Folie wur-
de im Streckverhdltnis von etwa 3,6 : 1 ldngsge-
streckt, wobei sie auf einer Temperatur von 80°C
gehalten wurde.

Die ldngsgestreckte Folie wurde in einem Co-
ronaentladegerdt coronabehandelt und danach
durch Reversgravurbeschichtung mit dem oben be-
schriebenen Latex beschichtet.

Die ldngsgestreckte, coronabehandelte und be-
schichtete Folie wurde bei einer Temperatur von
etwa 100 ° C getrocknet. Danach wurde die Folie im
Streckverhiltnis 3,6 : 1 quergestreckt, so daB man
eine biaxial gestreckte Folie erhielt. Die biaxial ge-
streckte Folie wurde bei 230 ° C thermofixiert. Diese
Warmebehandlungen flihrten zum Vernetzen der
Haftvermittlerbeschichtung. Das Trockengewicht
der Beschichtung betrug ca. 0,035 g/m? bei einer
Beschichtungsdicke von etwa 0,025 um und einer
Dicke der Tragerfolie von ca. 75 um.

Beispiel 2
Beispiel 1 wurde wiederholt, jedoch in diesem

Fall der Folienextruder mit einem Polyethylenter-
ephthalatpolymeren beschickt, das aus einer Mi-
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schung von ca. 50 Gew.-% an Originalpolyesterroh-
stoff und 50 Gew.-% an Regenerat aus der Wieder-
gewinnung (Zerkleinern, Extrusion bei 290°C und
Pelletisieren) der gem3B Beispiel 1 hergestellten
haftvermittlerbeschichteten Folie bestand.

Beispiel 3 (Vergleichsbeispiel)

Beispiel 1 wurde wiederholt, jedoch enthielt
das in dem Latex anwesende Copolymere in die-
sem Fall etwa dquimolare Anteile von Ethylacrylat
und Methylmethacrylat, copolymerisiert mit 5
Gew.-% Methacrylamid, und des weiteren 20%,
bezogen auf das Trockengewicht™ eines Melamin-
Formaldehydharzes als Vernetzungsmittel.

Beispiel 4 (Vergleichsbeispiel)

Beispiel 3 wurde wiederholt, jedoch wurde in
diesem Fall der Folienextruder mit einem Polyeth-
ylenterephthalatpolymeren beschicki, das sich aus
einer Mischung von etwa 50% Originalpolyester-
rohstoff und 50% Regenerat aus der Wiedergewin-
nung der nach Beispiel 3 hergestellten haftvermitt-
lerbeschichteten Folie zusammensetzte.

Jede der nach den Beispielen 1 bis 4 herge-
stellten Folien wurde wie oben erwdhnt auf ihre
reprografische Haftung geprift und ergab eine Haf-
tung von mehr als 95%, verglichen mit einer unbe-
schichteten Vergleichstolle, die eine Haftung von
0% ergab.

Die Verbesserung bei der Regenerierbarkeit
von Polyesterfolie mit Haftvermittlerbeschichtung
aus den erfindungsgemafBen vernetzten Acrylcopo-
lymeren, verglichen mit haftvermittlerbeschichteten
Folien aus dem Stand der Technik, deren Be-
schichtungen auf thermofixierten Acrylhaftvermitt-
lern basieren, wurde durch vergleichende Regene-
rierungsversuche an den beschichteten Folien aus
Beispielen 2 und 4 ermittelt. In beiden Fillen wur-
de eine 75 um dicke PET-Folie mit einer Trocken-
schichtdicke von etwa 0,025 um beschichtet.

Die Regenerierbarkeit dieser beiden Folien
wurde so beurteilt, daB man jede Probe aus be-
schichteter Folie zu Flocken zerkleinerte, diese bei
einer Temperatur von etwa 290°C durch einen
Strangextruder flihrte, um die Flocken zu schmel-
zen, und das resultierende Strangextrudat anschlie-
Bend zu Pellets zerschnitt. Die entstandenen Pel-
lets wurden dann jeweils bei 290°C erneut extru-
diert und zusitzlich zweimal pelletisiert.

Eine visuelle Priifung der relativen Verfdrbung
der so hergestellten wirmebehandelten Pelletpro-
ben zeigte, daB die Pellets, die die beschichtete
Folie aus Beispiel 4 enthielten, wesentlich gelber
und dunkler waren als die Pellets, die die beschich-
tete Folie aus Beispiel 2 enthielten.
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Patentanspriiche

1.

Schmelzextrudierte, orientierte, selbsttragende
Polyesterfolie mit einer durchgehenden, ein-
oder beidseitig aufgebrachten, vernetzien acry-
lischen Haftvermittlerbeschichtung, dadurch
gekennzeichnet, daB die Polyesterfolie aus ei-
ner Mischung von
A) Originalpolyesterrohstoff mit
B) bei der Herstellung von haftvermittlerbe-
schichteten Polyesterfolien anfallendem Re-
generat
besteht und daB die Haftvermittlerbeschichtung
im wesentlichen aus einem oder mehreren Co-
polymeren gebildet ist, jeweils bestehend aus:
i) mindestens 50 Gew.-% acrylischen
und/oder methacrylischen Monomeren;
i) 1 bis 15 Gew.-%, eines Monomeren mit
einer funktionellen Gruppe, die befdhigt ist,
in copolymerisiertem Zustand unter Einwir-
kung von erhShten Temperaturen intermole-
kulare Vernetzungen auszubilden und die
ausgewihlt ist aus der Gruppe umfassend
Amino-, Sdureamid-, Sdureanhydrid-, N-me-
thylol-, Carboxyl-, Hydroxyl- und Isocyanat-
gruppen
iii) einem oder mehreren einfach ethyle-
nisch ungesdttigten, halogenfreien Monome-
ren in einer Menge bis zu 49 Gew.-%;
wobei die Prozentangaben jeweils auf das Ge-
samigewicht des die Haftvermittlerbeschich-
tung bildenden Copolymeren bezogen sind.

Folie nach Anspruch 1, dadurch gekennzeich-
net, daB die Polyesterfolie eine biaxial orien-
tierte Polyethylenterephthalatfolie ist und daB
die Trockenschichtdicke der Haftvermittlerbe-
schichtung im Bereich von 0,0025 bis 0,25 um
liegt.

Folie nach Anspruch 1 oder 2, dadurch ge-
kennzeichnet, daB die Polyesterfolie aus einer
Mischung von

A) 30 bis 95 Gew.-% Originalpolyesterroh-

stoff mit

B) 5 bis 70 Gew.-% Regenerat besteht,
wobei die Prozentangaben jeweils auf das Ge-
samtgewicht der die Polyesterfolie bildenden
Mischung bezogen sind.

Folie nach einem der Anspriiche 1 bis 3, da-
durch gekennzeichnet, daB das eine funktionel-
le Gruppe enthaltende Monomere N-methylol-
acrylamid oder N-methylolmethacrylamid in ei-
ner Menge von 5 bis 10 Gew.-%, ist.

Folie nach einem der Anspriiche 1 bis 4, da-
durch gekennzeichnet, daB das acrylische
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und/oder methacrylische Monomere der Haft-
vermittlerbeschichtung (Komponente i) bevor-
zugt niedere Alkylester der Acrylsdure bzw.
Methacrylsdure in einer Menge von 70 bis 95
Gew.-% vorliegt, besonders bevorzugt als Eth-
ylacrylat und/oder Methylmethacrylat.

Folie nach einem der Anspriiche 1 bis 5, da-
durch gekennzeichnet, daf das Polyestermate-
rial der Polyesterfolie 0,01 bis 1,0 Gew.-% von
dem die Haflvermittlerbeschichtung bildenden
Copolymeren enthilt.

Verfahren zur Herstellung einer Folie nach ei-
nem der Anspriiche 1 bis 6, bei dem durch
Schmelzextrusion zunichst eine amorphe Po-
lyesterfolie hergestellt wird, die danach durch
Strecken in eine oder zwei Richtungen orien-
tiert und hitzefixiert wird, dadurch gekennzeich-
net, daB die Haftvermittlerbeschichtung entwe-
der vor dem Strecken in eine Richtung oder
nach dem Strecken in eine Richtung, aber vor
dem Strecken in die andere Richtung aus wiB-
rigem Medium auf die Polyesterfolie aufge-
bracht wird.

Verfahren nach Anspruch 7, dadurch gekenn-
zeichnet, daB der mit Haftvermittlerbeschich-
tung beschichtete Folienabfall zerkleinert, bei
Temperaturen zwischen 270°C und 310°C
geschmolzen und vor der Extrusion mit dem
Originalpolyesterrohstoff vermischt wird.

Verfahren nach Anspruch 7, dadurch gekenn-
zeichnet, daB der mit Haftvermittlerbeschich-
tung beschichtete Folienabfall zerkleinert und
zu Pellets verdichtet wird, dann die Pellets mit
30 bis 95 Gew.-%, bevorzugt mit 50 Gew.-%,
bezogen auf das Gesamtgewicht des Polyest-
ermaterials, Granulat aus Originalpolyesterroh-
stoff vermischt werden und die Mischung ge-
schmolzen und zur Folie extrudiert wird.

Verwendung einer Folie nach einem der An-
spriche 1 bis 6, hergestellt nach einem Ver-
fahren nach einem der Anspriiche 7 bis 9 als
Tragermaterial flr lichtempfindliche Materia-
lien, umfassend eine Lage aus harzartigem
Bindemittel und lichtempfindlichem Diazo-
niumsalz, oder fiir graphische Materialien, um-
fassend eine Lage aus harzartigem Bindemittel
und darin fein verteiltem partikelférmigem Ma-
terial.

Claims

1.

Melt-extruded, oriented, self-supporting polyes-
ter film having a continuous cross-linked acryl-
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ic primer coating on one or both sides thereof,
wherein the polyester film comprises a mixture
of
A) virgin polyester with
B) reclaim obtained in the production of
primer coated polyester films and wherein
the primer coating is essentially formed of
one or more copolymers each comprising:
i) at least 50 % by weight of acrylic
and/or methyacylic monomers;
i) 1 to 15 % by weight of a monomer
with a functional group which, in the
copolymerized state, is capable of inter-
molecular crosslinking under the action
of elevated temperatures, and which is
selected from the group consisting of
amino, acid amide, acid anhydride, N-
methylol, caboxyl, hydroxyl and
isocyanate groups;
iii) one or more monoethylenically un-
saturated halogen-free monomers in a
quantity of up t0 49 %;
the percentages relating in each case to the
fotal weight of the copolymer forming the
primer coating.

The film according to claim 1, wherein the
polyester film is a biaxially oriented polyethyl-
ene terephthalate film and the dry thickness of
the primer coating is in the range from 0.0025
to0 0.25 um.

The film according to claim 1 or 2, wherein the
polyester film comprises a mixture of
A) 30 to 95 % by weight of virgin polyester
with
B) 5 to 70 % by weight of reclaim,
the percentages relating in each case to the
total weight of the mixture forming the polyes-
ter film.

The film according to any of claims 1 to 3,
wherein the monomer containing a functional
group is N-methylolacrylamide or N-methylol-
methacrylamide in a quantity of 5 to 10% by
weight.

The film according to any of claims 1 to 4,
wherein the acrylic and/or methacrylic mon-
omer of the primer coating (component i), pref-
erably a lower alkyl ester of acrylic acid or
methyacrylic acid, is present in a quantity of
70 to 95 % by weight and is particularly pref-
erably ethyl acrylate  and/or  methyl
methacrylate.

The film according to any of claims 1 to 5,
wherein the polyester material of the polyester
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film contains 0.01 fo 1.0 % by weight of the
copolymer forming the primer coating.

Process for the production of a film according
fo any of claims 1 to 6, the process comprising
first preparing an amorphous polyester film by
melt extrusion and then orienting the amor-
phous film by stretching in one or two direc-
tions and heat-setting, wherein the primer coat-
ing is applied to the polyester film from an
aqueous medium, either prior to stretching in
one direction or after stretching in one direc-
tion but prior to stretching in the other direc-
tion.

The process according to claim 7, wherein the
scrap film coated with primer coating is com-
minuted, melted at temperatures between 270
*C and 310 °C and mixed with the virgin
polyester prior to extrusion.

The process according to claim 7, wherein the
scrap film coated with primer coating is com-
minuted and compressed to give pellets, the
pellets are then mixed with 30 to 95 % by
weight, preferably with 50 % by weight, rela-
tive to the total weight of the polyester ma-
terial, of virgin polyester granules and the mix-
ture is melted and extruded into a film.

Use of a film according to any of claims 1 {o 6,
produced by a process according to any of
claims 7 to 9, as a support material for pho-
tosensitive materials comprising a layer of re-
sinous binder and photosensitive diazonium
salt, or for graphic materials comprising a layer
of resinous binder which contains a finely di-
vided particulate material.

Revendications

Pellicule de polyester extrudée 3 I'état fondu,
orientée, autoporteuse, comportant un revéte-
ment acrylique réticulé favorisant I'adhérence,
continu, appliqué sur un c6té ou sur les deux,
caractérisée en ce que la pellicule de polyes-
ter est constituée d'un mélange de
A) une matiére premiére polyester initiale
avec
B) un produit de régénération formé lors de
la fabrication de pellicules de polyester por-
tant un revétement favorisant I'adhérence
et en ce que le revétement favorisant I'adhé-
rence est essentiellement constitué d'un ou
plusieurs copolméres composé chacun de :
I) au moins 50 % en poids de monomére
acrylique et/ou méthacrylique;
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Il) de 1 2 15 % en poids d'un monomére
présentant un groupe fonctionnel qui est
capable, & !'état copolymérisé, de former
des réticulations intermoléculaires sous I'ef-
fet de températures élevées; et qui est choi-
si parmi des groupes amino, amido, anhy-
dride d'acide, N-méthylol, carboxy, hydroxy
et isocyanate;
) un ou plusieurs monomeéres & une seule
insaturation éthylénique, exempts d'haloge-
ne, en une quantité allant jusqu'a 49 % en
poids;
les pourcentages étant donnés dans chaque
cas par rapport au poids total du copolymére
constituant le revétement favorisant I'adhéren-
ce.

Pellicule selon la revendication 1, caractéisée
en ce que la pellicule de polyester est une
pellicule de poly(téréphtalate d'éthyléne) orien-
tée biaxialement, et en ce que |'épaisseur de
couche séche du revétement favorisant I'adhé-
rence est dans la plage de 0,0025 & 0,25 um.

Pellicule selon la revendication 1 ou 2, caracté-
risée en ce que la pellicule de polyester est
constituée d'un mélange de
A) 30 & 95 % en poids de maitiére premiére
polyester initiale avec
B) 5 &4 70 % en poids de produit de régéné-
ration,
les pourcentages étant donnés chacun par rap-
port au poids total du mélange constituant la
pellicule de polyester.

Pellicule selon I'une des revendications 1 3 3,
caractérisée en ce que le monomére contenant
un groupe fonctionnel est de préférence le N-
méthylolacrylamide ou le N-méthylolméthacry-
lamide en une quantité de 5 & 10 % en poids.

Pellicule selon I'une des revendications 1 3 4,
caractérisée en ce que le monomére acrylique
et/ou méthacrylique du revétement favorisant
I'adhérence (composant |) consiste de préfé-
rence en des esters alkyliques de I'acide acry-
lique ou méthacrylique en une quantité de 70
a 95 % en poids, en particulier sous forme
d'acrylate d'éthyle et/ou de méthacrylate de
méthyle.

Pellicule selon I'une des revendications 1 & 5,
caractérisée en ce que le matériau polyester
de la pellicule de polyester contient de 0,01 a
1,0 % en poids du copolymére constituant le
revétement favorisant I'adhérence.
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Procédé pour la fabrication d'une pellicule se-
lon I'une des revendications 1 & 6, dans lequel
on prépare d'abord par exirusion de masse
fondue une pellicule de polyester amorphe qui
est ensuite orientée par étirage dans une ou
deux directions, puis thermofixée, caractérisé
en ce que l'on applique sur la pellicule de
polyester le revétement favorisant I'adhérence,
A partir d'un milieu aqueux, soit avant I'étirage
dans une direction, soit aprés I'étirage dans
une direction, mais avant |'étirage dans l'autre
direction.

Procédé selon la revendication 7, caractérisé
en ce que les déchets de pellicule revétue
avec un revétement favorisant I'adherence sont
fragmentés, fondus & des températures com-
prises entre 270 et 310°C, puis mélangés
avec la maiiére premiére polyester initiale,
avant |'extrusion.

Procédé selon la revendication 7, caractérisé
en ce que l'on fragmente et comprime en
granules les déchets de feuille revéiue avec un
revétement favorisant I'adhérence, puis on mé-
lange les granules avec de 30 & 95 % en
poids, de préférence avec 50 % en poids, par
rapport au poids total du matériau polyester,
de produit granulé constitué de matiére pre-
miére polyester initiale, puis on fait fondre le
mélange et on I'extrude en la pellicule.

Utilisation d'une pellicule selon I'une des re-
vendications 1 & 6, fabriquée selon un procédé
selon 'une des revendications 7 & 9, en fant
que maiériau de support pour des maitériaux
photosensibles comprenant une couche de
liant de type résine et un sel de diazonium
photosensible, ou pour des matériaux graphi-
ques comprenant une couche de liant de type
résine et un matériau particulaire finement divi-
sé contenu dans celle-ci.
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